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【研究の背景】
◆　反転対称心を持たない磁性体では､一般に知られている磁気光学効果とは異なる光応答が生じる｡現
象論的には光の伝搬方向に依存する磁気光学効果として捉えられるため､方向二色性と呼ばれる｡方
向二色性は､電気分極と磁性との相関である光学的電気磁気効果と､キラリティーと磁性の相関であ
る磁気キラル効果に分けて研究が行われてきた｡どちらも従来の磁気光学効果と異なる新しい特徴を
持つ事から､基礎的な興味はもとより応用上の期待も大きい｡しかしながら､ (1)どちらの効果も実
験的な研究は始まってまだ10年程度であり､研究が発展途上である事(2)光学効果の中で重要な因
子である､方向二色性の大きさについてよく分かっていない事があった｡特に(2)に関して､大きさ
の指標となる吸収係数の磁場による変化率が､約0.1%と応用を考えると大きいとは言い難いのが現
状であった｡さらに方向二色性は従来の磁気光学効果同様に､磁化方向検出のプローブとしての利用
が期待できる｡しかしながら､その例は未だ無く､方向二色性の持つポテンシャルを生かしきれてい
ないのが現状であった｡
【本研究の問題意識と目的】
◆　本研究では､方向二色性の大きさを決める要因を探るために､従来の研究とは異なる手法を採った｡
今までは､磁化の大きさを重要視して物質探索をした報告が多かった｡しかしながら方向二色性は､
原理的には反強磁性体でも生じる｡そのため本研究は､磁化が小さい物質で大きな方向二色性を起こ
す事を基本的な指針とした｡具体的には､反強磁性構造を持ちながらも小さな磁化を持つ傾角反強磁
性体を対象物質とした｡
◆　過去に知られていた方向二色性を示す物質は､数種類しか無くデータ不足という問題もあった｡そこ
で本研究では､傾角反強磁性体を数種類作製して､方向二色性に関する情報を集める事も目的とした｡
◆　光学的電気磁気効果と磁気キラル効果は同じ方向二色性の枠で括られるが､それぞれの効果を比較し
た例は無い｡そこで本研究では､同一の物質で両方の効果を観測することを試みた｡具体的には､磁
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場によって､結晶の極性とキラリティーをスイッチし､前者の状態で光学的電気磁気効果､後者の状
態で､磁気キラル効果の観測を目指した｡
◆方向二色性を磁化方向検出のプローブとする事で反強磁性体のドメイン観察を試みたo磁化方位を変
化させる外場としては､一般的に使われる磁場と､報告例がほとんど無い電場を用いたo
【実験方法】
◆非反転対称磁性体として､傾角反強磁性体CuB204および､ CuをNiで部分置換した(Cu,Ni)B204､ Col
B7013Ⅰ､ Ba2CoGe207の単結晶を作製した｡ Ⅹ線回折や背面Laue法によって結晶が単相である事を確
認し､結晶軸を決定した｡結晶を研磨して厚さ100岬の平板にし､光学測定を行ったo外場として
は電場や磁場を用いた｡磁場範囲は±10000e､電場範囲は±20kV/cmである｡外場印加に伴う､吸
収係数や屈折率の変化を測定することで､可視域およびⅩ線領域での方向二色性の観測を行った｡
検出器としては､透過光量検出のためのフォトダイオードとサンプル像検出のためのCCDカメラを
用いた｡
【結果】
◆非反転対称磁性体CuB204は､結晶構造自体はアキラルで極性も持たないが､磁気モーメントが配列
することによって､キラリティーおよび極性を持つ事がわかったoどちらの結果も磁気点群によって
説明することができた｡特に前者は磁場誘起自然円二色性実験からも証明する事に成功したo磁場印
加によるキラリティー誘起は初めて観測されたものである｡一般に､点群が耳2mの物質では､磁場
方位によってキラリティーおよび極性をスイッチさせる事ができる事が結論された｡
◆ cuB204のキラリティーあるいは極性を､磁気的性質とカップルさせる事によって光学的電気磁気効
果と磁気キラル効果の観測に成功したoどちらの場合にも､磁場による吸収係数の変化が過去の報告
の約1000倍巨大なものである事がわかったoさらに､用いた磁場強度は､約3000eと過去の報告に
比べて小さく､応用可能なものであるoこの結果から､反強磁性体でも大きな磁気光学効果の出現が
可能であることが分かった｡
◆ cuB204とBa2CoGe207のOME効果の測定結果､および過去に報告されたGaFe03の結果から､大きな
方向二色性を得るには電気および磁気双極子遷移の振動子強度を近づけることが重要であり､分極や
磁化などのマクロな量に直接に比例はしない事が分かった｡むしろ､反強磁性磁気秩序することによっ
て､自発的に時間反転対称性を破ることが方向二色性を大きくする上で重要であるo反強磁性体にお
いて､巨大な方向二色性を観測した本結果は､これからの磁気光学効果の研究に大きな影響を与える
と考えられる｡
◆光学的電気磁気効果と磁気キラル効果の大きさやスペクトル形状あるいは温度依存性は一致していたo
これら実験結果と磁気点群解析などから､今まで別々のものと考えられてきた光学的電気磁気効果と
磁気キラル効果の機構を統一する事に成功したoどちらも電気磁気効果を光の領域に拡張したものと
捉える事ができる｡
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◆　光学的電気磁気効果を磁場による吸収変化ではなく､屈折率の変化によって観測する事に成功したo
屈折率の変化量はこれまでの報告に比べて最も大きい｡磁場で制御できる波長板や､光の入射方向に
よって移相量が異なる新規な偏光変換素子作製の可能性を示した｡
◆　方向二色性を磁化方向検出のプローブとすることによって､ (Cu,Ni)B204の磁気ドメイン(近似的には
反強磁性ドメイン)の観察に初めて成功した｡方向二色性を用いる事によって､磁化が非常に小さい
物質や､反強磁性体に対する磁気ドメイン観察が可能となる事を示した｡
◆ (Cu,Ni)B204において､電場印加による磁化方位を最大で±300回転させる事に成功した｡この値は
過去の報告に比べて最も大きい｡さらに､変調電場を用いることによってサブミリ秒程度の周期で磁
化方向を変調し､方向二色性をプローブとすることによってそれを観測した｡磁気モーメントの電場
による周期的制御は､初めて観測されたものであり､磁化が軟らかい物質程､制御しやすい事が分かっ
た｡
◆ (Cu,Ni)B204の吸収係数を電場と磁場の2つのパラメータを用いて制御する事に成功した｡パラメー
タを2つにする事によって､従来の電気光学素子や磁気光学素子には無い特性を持たせる事に成功し
た｡
【結論】
◆　磁場印加によって､傾角反強磁性体cuB204の磁気対称性を変化させることに成功した｡
◆　CuB204は､過去に報告されたものに比べて約1000倍大きい巨大な方向二色性を示すことが分かった｡
◆　方向二色性を用いることで､磁化が通常の磁性体に比べて2桁ほど小さい(Cu,Ni)B204の磁気ドメイ
ンを観察することに成功した｡
◆ (Cu,Ni)B204の磁化を電場によって制御することに成功した｡これは､磁化方位及び光の吸収係数を
外部電場と磁場の両パラメータで制御できる事を意味する｡
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論文審査の結果の要旨
空間反転対称性を持たない磁性体では電気磁気効果と呼ばれる電気と磁気の相関が生じることが知られ
ている｡電気磁気効果を光の周波数領域に拡張すると､光の振動電場によって誘起される振動電気分極に
加えて､光の振動磁場によって誘起される振動電気分極が重畳することになり､これが光の伝搬方向に依
存した屈折率や吸収係数の変化をもたらすoこれまで､このような光学領域の電気磁気効果は0･1%程度
の大きさのものが知られているだけであった｡
本論文では､光学領域の電気磁気効果の大きさを決める要因を実験的に明らかにし､大きな光学的電気
磁気効果を実際に発現させることを第一の目的としている｡遷移金属周りのTd結晶場の強さを変えた三
種の傾角反強磁性体について原子内d-d遷移領域の光学的電気磁気効果の測定を行い､そのうちのCuB204
において光の伝搬方向で100%近く吸収係数が変化する巨大な光学的電気磁気効果を発見した｡三種の物
質の光学的電気磁気効果の大きさの比較より､電気双極子遷移の振動子強度を小さくして､振動電場と振
動磁場によって誘起される振動電気分極の大きさを括抗させることが重要であることを指摘した｡さらに､
cuB204において磁化の方位によって結晶学的キラリティが誘起･反転できることを示すとともに､キラ
ルな磁性体に特有な磁気キラル二色性と呼ばれる光学効果を観測したo一つの物質で光学的電気磁気効果
と磁気キラル二色性を発現することから､これらを比較することが可能となり､微視的起源が共通である
ことを実験的に初めて示したo対称性に関する議論より､これらの光学的性質が点群耳2mに属する物質
の傾角反強磁性状態に共通して現れることを予測している〇
本論文で発見した巨大な光学的電気磁気効果ならびに巨大な磁気キラル効果は､新規の磁気光学デバイ
スや磁化観察-の応用につながる学理であると期待され､実際に､光の伝搬方向に依存する波長板の作製
を行っている｡また､不純物によって透磁率を大きくした(Cu,Ni)B204において､電場変調によって磁化
方位を振動させて光学的電気磁気効果と磁気キラル効果による透過光強度の変化を時間分解測定している0
本論文の成果はいずれも磁気光学効果や電気光学効果の従前の常識を超えた発見であり､本人が自立し
て研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示しているoしたがって,斎藤充提出の
博士論文は,博士(理学)の学位論文として合格と認める○
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